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ANTROPOGENICZNE ZMIANY KONCENTRACJI
RADIOWEGLA W SRODOWISKU

Streszczenie. Koncentracja izotopu 14C we wspdtczesnym $rodowisku jest w du-
zym stopniu zaburzona wskutek wptywu dwdch przeciwnie dziatajgcych proceséw.
Systematyczny wzrost ilosci spalanych paliw kopalnych powoduje zanizenie koncen-
tracji izotopu 14C, okreslane mianem efektu Suessa. W wyniku probnych wybuchdéw
jadrowych wprowadzono do atmosfery znaczne ilosci izotopu 14G. Lokalny wzrost
koncentracji izotopu 14C notuje sie wokot wielu zaktadow energetyki jadrowej.

ANTHROPOGENIC CHANGES OF RADIOCARBON
CONCENTRATION IN THE ENVIRONMENT

Summary. Concentration of radiocarbon in the contemporary environment is
seriously disturbed because of presence of two opposite processes. Systematical in-
crease of fossil fuel combustion causes decrease of radiocarbon concentration, known
as the ,Sucss effect”. Nuclear weapon tests have resulted in production of large
amounts of artificial radiocarbon in the atmosphere. Local increase of radiocarbon
level has been noted around many nuclear installations.

1. Wstep

W przyrodzie wystepujg trzy izotopy wegla, dwa stabilne o liczbach masowych 12 i 13,
oraz radioaktywny o liczbie masowej 14. Radiowegiel nalezy do izotopéw kosmogennych,
powstajagcych w wyniku oddziatywania promieniowania kosmicznego z atmosferg Ziemi.
Podstawowag reakcja jadrowa, w wyniku ktérej powstaje izotop 14C w warunkach natural-
nych, jest reakcja wtérnych neutronéw promieniowania kosmicznego z jadrami azotu

YUN+n -> 124C+ ‘H
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Ponadto w naturalnej produkcji radiowegla mniejsze znaczenie majg reakcje (zob.
Florkowski, 1994):

BC+n * UC+ 7

IBN+n - 4C+2H
160 + n - 14C + 3He
70 +n —» UC+a
nB+a - 4C+'H

160 + n~ -» 14C+ In+ 1H
Egzotyczny rozpad Ra z emisjg 14C.

Koncentracje 14C w probkach geochemicznych standardowo wyrazamy dwoma sposo-
bami (zob. Stuiver, Polach, 1977); poprzez procentowy stosunek aktywnos$ci okreslony w
literaturze jako ,percent Modern” (pM)

PM= "®L.100%
Aabs

lub, co jest, czeSciej spotykane, przez wzgledng roznice aktywnosci prébki i wzorca
wyrazong w promilach

Al4C = - 1) +1000 %0

gdzie:
Asn — skorygowana ze wzgledu na frakcjonowanie izotopowe aktywnos$¢ probki,
Aabs — bezwzgledna aktywno$¢ wzorca wspotczesnej biosfery.

W badaniach stopnia skazenia srodowiska radioweglem niekiedy koncentracje 14C okre-
$la sie jako aktywno$¢ wiasciwg, wyrazang w *  wegla.

Juz w poczatkowym okresie rozwoju chronometrii radioweglowej Suess (1953) oraz de
Vries (1958) odkryli wystepowanie istotnych zmian koncentracji radiowegla. Odkrycia te
zapoczatkowaty systematyczne badania zmian koncentracji izotopu 14C w przyrodzie. Ze
wzgledu na przyczyny wyro6znia si¢ dwie podstawowe grupy zmian, a mianowicie zmiany
naturalne i zmiany antropogeniczne.

Zmiany antropogeniczne moga mie¢ zasieg globalny, obejmujac catg przyrode lub kon-
kretny rezerwuar wegla, badz charakter lokalny, obejmujac czes¢ rezerwuaréw przylegtych
bezposrednio do Zzrédta powodujgcego zmiane. Zmiany te moga prowadzi¢ zaréwno do
podwyzszenia, jak tez do obnizenia koncentracji 14C w $rodowisku. W$rdéd zmian koncen-
tracji izotopu 14C o charakterze antropogenicznym wyrdzniamy:
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1. Efekt Suessa.

2. Gwattowny wzrost koncentracji izotopu ,4C w wyniku prébnych wybuchéw jadro-
wych i termojgdrowych w atmosferze.

3. Produkcje izotopu 14C przez energetyczne reaktory jadrowe oraz przez zaktady prze-
rébcze paliwa jadrowego.

4. Uwalnianie i produkcje izotopu 14C w wyniku awarii i katastrof urzadzen jadrowych.

2. Efekt probnych wybuchow jadrowych

Najbardziej znaczacym co do wielkosci (obejmujacym atmosfere, biosfere i warstwe
powierzchniowg oceanu) zaburzeniem poziomu koncentracji izotopu 14C w przyrodzie sg
probne wybuchy jadrowe w atmosferze. Wedtug danych opublikowanych przez Stockholm
International Peace Research Institute (SIPRI, 1977, 1979, 1982) od 1945 r. do chwili
obecnej #aczna energia prébnych wybuchdw nuklearnych w atmosferze wyniosta ponad
500 MTT (megaton tréjnitrotoluenu).

Pierwszy wybuch o sile przekraczajagcej 1 MTT mial miejsce na wiosne 1954 r., na-
tomiast w 1961 r. tgczna moc wybuchow wyniosta 126 MTT, a w 1962 r. 217 MTT,
przy czym w tych latach moc kilku pojedynczych préb przeprowadzonych przez ZSRR
przekroczyta 50 MTT. Dane dotyczace mocy wybuchdw nuklearnych w poszczeg6lnych
latach poczawszy od 1961r. przedstawia tabela 1. Od stycznia 1963 r. zaczat obowigzywac
uktad o zakazie prob nuklearnych w atmosferze, w przestrzeni kosmicznej i pod wodg. Do
uktadu tego nie przystapity Chiny i Francja, ktére w p6zniejszych latach przeprowadzaty
préobne wybuchy. Energia tych eksplozji byta jednak stosunkowo niewielka w poréwnaniu
z prébami przeprowadzonymi przez ZSRR i USA.

Oszacowano, ze podczas prob z bronig nuklearng ilos¢ uwalnianych neutrondw wynosi
2 ¢ 1026 neutronéw na 1 MTT. Bioragc pod uwage tgczng moc wybuchow, ilos¢ wypro-
dukowanych neutronéw oraz do$¢ duzy przekrdj czynny reakcji 14N (n,p)14C wynoszacy
1.7 barna, mozna wnosi¢, ze tak duzy strumien neutronéw musiat doprowadzi¢ do znacznej
produkcji izotopu 14C. Na podstawie powyzszych danych Walton ct al (1967) oszacowali,
ze w wyniku proéb z bronig nuklearng do konica 1962 r. wytworzonych zostato 9.2 «102a
atomow izotopu wegla 14C, to znaczy 150 kmoli (10.9 kg czystego radioizotopu 14C). Juz
w koncu lat piecdziesiagtych rozpoczeto systematyczne pomiary koncentracji 14C w atmos-
ferycznym CO?2 (Levin et al, 1980). Najpetniejszag dokumentacje zmian koncentracji 14C w
atmosferycznym CO2 przedstawili Nydal i Lovseth (1983). Praca ich zawiera stablicowane
wyniki pomiaréw koncentracji 14C w prébkach atmosferycznego C 02 pobieranych na sta-
nowiskach badawczych zlokalizowanych na szeroko$ciach geograficznych od 78°N do 22°S,
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Tabela 1
Moc prébnych wybuchéw nuklearnych w atmosferze

Rok Moc wybuchéw Rok Moc wybuchow
[MTT] [MTT]
do 1961 100,0 1970 4,5
1961 126,0 1971 4,5
1962 217,0 1972 0,0
1963-1965 0,0 1973 2,0
1966 1,0 1974 0,5
1967 0,0 1975 0,0
1968 3,0 1976 4,0
1969 8,0 Razem 470,5

w tym w kilku miejscach na obszarze p6tnocnej Europy (Spitsbergen, Nordkapp, Tron-
dheim) w okresie od 1962 r. do 1981 r. Okres i miejsca pobierania probek, ich potozenie
geograficzne oraz wysoko$¢ ponad poziom morza, na jakiej byty pobierane, przedstawia
tabela 2. Wyniki pomiarow przedstawia wykres na rys. 1.

Tabela 2

Miejsce i okres pobierania prébek atmosferycznego CO2 przez Nydala i
Losvetha (1983).

Potozenie Wysokos¢ Okres
Miejscowos¢ geograficzne n.p.m. pobierania
[m] prébek

Spitshergen 78°04°N, 13°38’E +10 1963.06-1964.07

Nordkapp 71°06°N, 23°59°E +70 1962.12-1980.11
Trondheim 63°25°N, 10°15’E +450 1962.11-1963.08
Lindesnes 57°59’N, 07°04’E +50 1963.11-1964.09
Santiago 42°53°N, 08°26’E +360 1963.03-1966.12
de Compostella
Teneryfa 28°22°N, 16°30°'W  +2400 1963.03-1967.03
1980.01-1981.03
Mas Palomas 27°45°N, 15°40°'W +10 1963.04-1973.02
Fort Lamy 12'08°N, 14°57°E +300 1966.10-1976.05
Madagaskar 21°27°S, 47°05’E  +1100 1964.11-1980.06
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Rys. 1. Zmiany koncentracji 14C w atmosferycznym CO02 i w powierzchniowej warstwie
oceanu (wg Nydal, Lovseth, 1983)

Fig. 1. Changes of 14C concentration in atmospheric C02and surface layer of ocean (acc.
to Nydal, Lovseth, 1983)

Wyniki podobnych pomiaréw opublikowali Manning et al (1990) dla prébek pobie-
ranych na obszarze pdétkuli potudniowej od szerokosci geograficznej 1.5°N do 78°S oraz
Levin et al (1980) dla prébek pobieranych na terenie zachodniej Europy. Aby zilustrowaé
przebieg zmian koncentracji 14C w atmosferycznym CO02 na pétkuli potnocnej i potu-
dniowej, na rys. 2 przedstawiono wyniki pomiaréw wykonanych przez Nydala i Lovsetha
(1983) dla probek pobieranych na przyladku Nordkapp w Norwegii (szeroko$¢ geogra-
ficzna 72°N) oraz na rys. 3 wyniki pomiarow wykonanych przez Manninga et al (1990)
dla probek pobieranych w Wellington w Nowej Zelandii (szeroko$¢ geograficzna 41°S).
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Rys. 2. Zmiany koncentracji UC w atmosferycznym CO02 z terenu po6tnocnej Norwegii

(Nydal, Lovseth, 1983)

Fig. 2. Changes of UC concentration in atmospheric C02 from northern Norway (acc. to

Nydal, Lovseth, 1983)
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Rys. 3. Zmiany koncentracji 14C w atmosferycznym CO2 z terenu Nowej Zelandii (Manning
et al, 1990)

Fig. 3. Changes of 14C concentration in atmospheric C02 from New Zealand (acc. to
Manning et al, 1990)

Dane te wskazuja, ze zmiany koncentracji 14C w atmosferycznym C 02 na potkuli pot-
nocnej nastepowaty skokowo. Pierwsza skokowa zmiana wystgpita w 1959 r., gdy wielko$¢
A14C osiggneta wartos¢ 300°/00, druga w 1962 r., gdy wzrosta ona do 400°/o0, by w
1963 r. osiggng¢ maksymalng warto$¢ ponad 1000°/00. W 1963 r. koncentracja 14C byta
ponad dwukrotnie wyzsza niz w okresie poprzedzajagcym proby z bronig nuklearng.

Druga charakterystyczng cechg tych zmian jest fakt, ze podczas gdy na pdtkuli po6t-
nocnej maksimum koncentracji 14C w atmosferycznym C02 w 1963 r. wynosito ponad
1000 °/oo0, to odpowiednie maksimum na poétkuli potudniowej zanotowano w 1965 r. i wy-
nosito ono tylko 700°/00. Réznica koncentracji 14C w atmosferycznym C02 na potkulach
po6inocnej i potudniowej utrzymywata sie do poczatku lat siedemdziesiatych. W zwigzku
z tym, ze prawie wszystkie prébne wybuchy byty przeprowadzone na pétkuli p6tnocnej
(zdecydowana wiekszo$¢ na dwdéch poligonach — na pustyni Newada — USA i na Nowej
Ziemi — ZSRR), obserwowane roznice koncentracji radiowegla w atmosferycznym dwu-
tlenku wegla na pétkulach potudniowej i p6tnocnej $wiadczg o utrudnionej wymianie mas
powietrza miedzy potkulami. Efekt prébnych wybuchéw nuklearnych znalazt swoje odbi-
cie rowniez w koncentracji 14C w powierzchniowej warstwie oceanu. Przedstawia to dolna
cze$¢ wykresu na rys. 1 Reasumujac, mozemy powiedzie¢, ze po tak silnym zaburzeniu
uptynie jeszcze bardzo dtugi czas, zanim ustali sie nowy stan rownowagi koncentracji 14C
w przyrodzie. Siedzenie procesu ustalania sie rGwnowagi dostarcza cennych informacji o
obiegu wegla w przyrodzie, o stopniu i dtugotrwatosci skazenia atmosfery, a co za tym
idzie, o zagrozeniu dla $rodowiska naturalnego cztowieka.
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3. Efekt Suessa

Efekt Suessa polega na rozcienczeniu zawartosci 14C02 w atmosferze w rezultacie emi-
sji znacznych ilosci nieaktywnego CO2 pochodzacego ze spalania paliw kopalnych (wegla
kamiennego, brunatnego, ropy naftowej i gazu ziemnego). W ostatnim stuleciu nasta-
pit szybki rozwdj przemystu, pociggajac za sobg duze zapotrzebowanie na energie. W
zwigzku z tym stale rosta ilos¢ spalanych paliw kopalnych. Keeling (1973) na podsta-
wie danych o wydobyciu paliw kopalnych, opublikowanych przez agendy ONZ, oszacowat
ilos¢ ich spalania w poszczegélnych latach ostatniego stulecia. Dane te przedstawione sg
na rys. 4. Wykonywat on rowniez systematycznie co dwa miesigce pomiary zawartosci
CO2 w powietrzu w Obserwatorium Mauna Loa na Hawajach (Keeling, 1979). Wyniki
pomiarow przeprowadzonych w latach 1959-1978 przedstawia rys. 5. Poréwnujac wzrost
koncentracji CO2 w powietrzu ze wzrostem ilosci spalanych paliw kopalnych oszacowat on
koncentracje CO2 w atmosferze przed 1880 r., tzn. w czasie, gdy wptyw rozwoju przemy-
stu na poziom koncentracji CO2 w powietrzu byt zaniedbywalny. Oszacowana przez niego
wielko$¢ wynosi 290 ppm.

Wptyw spalanych paliw kopalnych na poziom koncentracji 14C w przyrodzie jako
pierwszy stwierdzit Suess (1953) badajac koncentracje 14C w stojach drzew z ostatniego
stulecia. Precyzyjne pomiary koncentracji 14C w stojach drzew wykonane przez Stuivera
i Quaya, (1981) dokumentujg systematyczny jej spadek w przyrodzie. Ich wyniki przed-
stawione sg na rys. 6. Problemem tym zajmowato sie jeszcze wielu badaczy. Generalnie
mozemy powiedzie¢, ze globalny efekt Suessa, to jest zanizenie koncentracji 14C w at-
mosferze od czasow przedindustrialych do 1952 r., kiedy na poziom koncentracji 14C w
powietrzu decydujgcy wptyw majg proby z bronig nuklearna, zawiera sie w granicach —20
do —30°/00. Nie ma zgodnosci w dotychczasowych badaniach co do réznic efektu Suessa
dla potkul potnocnej i potudniowej.

W badaniach stopnia zanieczyszczenia atmosfery, ruchdw mas powietrza i rozchodze-
nia sie zanieczyszczen duze znaczenie ma wyznaczenie lokalnego zanizenia koncentracji
MC w powietrzu w otoczeniu wielkich aglomeracji przemystowo-miejskich (tzw. lokalnego
efektu Suessa). Reprezentatywnymi badaniami lokalnego efektu Suessa sg prace Levin
et al (1980) i Segla et al (1983) przeprowadzone w dolinie Renu w okolicy Heidelbergu.
Autorzy zauwazyli wyrazne sezonowe zmiany koncentracji ,4C w powietrzu, przy czym
maksima zanizenia koncentracji przypadaly na miesigce zimowe, natomiast w lecie po-
ziom A 14C osiggat warto$¢ nie zaburzonej atmosfery. Amplituda obserwowanych zmian
AH4C osiggata wartos¢ 100% 0. Zmiany te spowodowane sg gtownie spalaniem w zimie
znacznych ilosci paliw kopalnych przez zamieszkatg ludnosé.

Awsiuk i Pazdur (1986) przeprowadzili badania lokalnego efektu Suessa na terenie
Goérnego Slaska. Obszar badan cechuje znaczna gesto$é zaludnienia wynoszaca na terenie
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Rok

mRys. 4. llosci spalanych rocznie paliw kopalnych w latach od 1860 do 1980 roku (wg
oszacowan Keelinga, 1973)

Fig. 4. Annual consumption of fossil fuel since 1860 to 1980 (acc to estimates by Keeling,
1973)

aglomeracji gornos$laskiej okoto 1300 mieszkaricow na km2, za$ na terenie aglomeracji ryb-
nickiej okoto 950 mieszkancow na km2oraz najwieksza w Polsce ijedna z najwigekszych w
$wiecie koncentracja przemystu. Wydobywa sie tu 98 °/o krajowej produkcji wegla kamien-
nego, produkuje sie 66 % koksu, 56% stali, ponad 50% gtéwnych wyrobéw hutniczych
oraz 31% energii elektrycznej. Na podstawie danych statystycznych oszacowano, ze na
kazdy km2 spala sie tutaj okoto 12.5 tys. ton wegla. W celu udokumentowania lokalnego
efektu Suessa systematycznie w latach 1980-1984 prowadzono pomiary koncentracji 14C
w probkach atmosferycznego CO?2 pobieranych w Gliwicach i innych miastach Goérnego
Slaska. Wyniki tych pomiaréw przedstawia rysunek 7. Na rysunku tym linig ciagts za-
znaczono poziom A14C niezaburzonej atmosfery. Wyznaczony on zostal na podstawie
pomiaréw koncentracji 14C wykonanych przez Nydala i Losvetha (1983) prébek atmosfe-
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Rys. 5. Wzrost koncentracji C02 w atmosferze w latach 1956-1978

Fig. 5. Increase of CO2 concentration in atmosphere between 1956 and 1978

Rok

Rys. 6. Spadek koncentracji UC w stojach drzew spowodowany efektem Suessa zaobser-
wowany przez Stuivera i Quaya (1981)

Fig. 6. Decrease of 14C concentration caused by the Suess effect according to measurements
in tree rings made by Stuiver and Quay (1981)
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rycznego CO2 pobranych na przyladku Nordkapp. Widoczne sg w wyzej wymienionych
pomiarach réwniez sezonowe zmiany koncentracji ,4C. Znaczacy jej wzrost — nawet do po-
ziomu czystego powietrza — obserwowano w miesigcach letnich, charakter tych zmian nie
jest tak wyrazny jak w przypadku pomiaréw prdébek z doliny Renu. Sg tego dwa powody.
Pierwszy to potozenie — aglomeracje gornoslaska i rybnicka leza na wyzynie, dlatego tez
duzy wptyw na poziom koncentracji 14C majg czynniki meteorologiczne (predkos¢ i cze-
sto$¢ wystepowania wiatru), powodujace szybka i petng wymiane powietrza, podczas gdy
przewietrzanie doliny Renu jest utrudnione. Drugim powodem jest to, ze na Gérnym Sla-
sku emisja CO2 pochodzi z dwdch zrédet. Pierwsze zrodto, ktédrego emisja w niewielkim
stopniu podlega zmianom sezonowym, to energetyka i przemyst, zwtaszcza ciezki. Dru-
gie zas, charakteryzujace sie silng zmiennos$cig sezonowg, to spalanie paliw kopalnych na
potrzeby energetyczne ludnosci. Natomiast zmiennos$¢ koncentracji 14C w prébkach pobie-
ranych w dolinie Renu ttumaczona jest przez autorow tylko spozyciem paliw kopalnych
przez ludno$¢, gdyz energetyka na tym terenie oparta jest na energii jadrowe;j.

1961 1962 1963 1984

Rys. 7. Zmiany koncentracji 14C w atmosferycznym CO2 na terenie Gérnego Slaska w
latach 1980-1984

Fig. 7. Changes of 14C concentration in atmospheric C02 in the Upper Silesia observed
in 1980-1984
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W celu udokumentowania zaleznos$ci przestrzennych lokalnego efektu Suessa wykonano
pomiary koncentracji 14C w probkach atmosferycznego CO2 pobranych na terenie réznych
miast Gérnego Slaska w tym samym czasie. Do celéw poréwnawczych wprowadzono pa-
rametr US, charakteryzujgcy wielko$¢ lokalnego efektu Suessa, zdefiniowany wzorem

140 AI4C —ACO
S~ A~Co + 1000 '100/0

gdzie:
A14C — koncentracja 14C w badanej probce,
A14C — koncentracja 14C w nieskazonej atmosferze.

Wartoéci parametru 14S przedstawia tabela 3. Srednia warto$¢ wyznaczona z jedno-
czesnych pomiaréw koncentracji 14C na terenie wybranych miast Gérnego Slaska wynosi
< 14S >= —554 + 0.40%. Przyja¢ wiec mozna, ze zanizenie koncentracji 14C w at-
mosferycznym C 02 wystepuje w jednolitym stopniu na terenie catego Goérnego Slaska.
Dwie serie pomiarow koncentracji 14C w probkach atmosferycznego CO2 pobieranych jed-
nocze$nie w réznych odlegtosciach od centrum Slaska w kierunku wschodnim pozwolity
na oszacowanie zasiegu terytorialnego lokalnego efektu Suessa okoto 50 km.

Tabela 3
Wartosci lokalnego efektu Suessa na terenie miast Gornego
Slaska
Przekr6j czynny na produkcje 14C
Reakcja w poszczegOlnych typach reaktorow
BWR PWR HTGR LMFBR

13C(n,7)14C 1.00 mb 1.00 mb 0.419 mb 0.5 fib
14N (n,P)14C 148 b 148 b 1.02 mb 12.6 mb
IsN(n,d)14C 0 0 0 1.0 mb
160 (n,3He)l4C 0 0 0 0.05 pb
1T0(n,4He)14C 0.183 b 0.183 b 0.110 b 0.12 mb

4. Efekt elektrowni jadrowych

Podczas pracy reaktory jadrowe wytwarzajg duze strumienie neutronow, ktore sg spo-
walniane w moderatorach. Neutrony termiczne i neutrony predkie w reakcjach z jgdrami
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azotu, tlenu i wegla, ktére wymieniono na poczatku niniejszej pracy, produkujg izotop
wegla 14C. Radiowegiel produkowany jest zaréwno w paliwie jadrowym, jak tez w mate-
riatach struktury rdzenia reaktora. Dlatego tez produkcja izotopu 14C zalezy od mocy,
typu i konstrukcji reaktora.

W zalezno$ci od energii neutronéw wyrdéznia sie reaktory na neutrony szybkie (powie-
lajgce) i na neutrony termiczne. Energia neutronéw ma decydujgce znaczenie w produkcji
radiowegla, poniewaz w reakcjach 13C(n, €)14C, 14N (n,p)#4C i 170(n, 4He)14C przekrdj
czynny silnie maleje z energia neutronéw, natomiast reakcje 15N (n,d)14C i 160 (n, 3lle)14C

sg endotermiczne i przekrdj czynny na te reakcje dla neutronéw termicznych réwna sie
zero.

Ze wzgledu na sposob chtodzenia reaktory dzielimy na:
1. Reaktory niskotemperaturowe chtodzone lekkg wodg;
(a) wrzace - typu kociot wodny (BWR),
(b) cisnieniowe (PWR).
2. Reaktory wysokotemperaturowe chtodzone gazem (HTGR).

3. Reaktory chtodzone ciektymi metalami (LMR).

W tabeli 4 podanej przez Wallace’a Jr. (1979) zebrano wartosci przekrojéow czynnych
na poszczego6lne reakcje w réznych reaktorach.

Tabela 4

Przekrdj czynny na produkcje 14C w réznych reakcjach

jadrowych
Miejscowos$¢ Data poboru A14C 14S

prébki [%>] [0@
Gliwice 84.01.06/13 1509 -6,35 + 0,69
Zabrze 84.01.06/15 176,0 -4,31 + 0,64
Chorzéw Batory  84.01.06/13  160,7 -5,56 + 0,59
Katowice 84.01.06/13  156,8 -5,06 + 0,67
Sosnowiec 84.01.06/13 1499 -6,42 + 0,63

Trzy z nich to reaktory na neutrony termiczne (BWR, PWR i HTGR) oraz reaktor
na neutrony predkie chtodzony cieklym metalem (LMFBR). Pierwsze prace majace po-
twierdzi¢ wptyw pracy reaktoréw jadrowych na poziom koncentracji 14C w powietrzu w
bezposrednim otoczeniu reaktora przeprowadzono na Uniwersytecie w Heidelbergu (Le-
vin et al, 1980; Segel et al, 1983). Pomiary koncentracji 14C przeprowadzono w probkach
atmosferycznego C02 pobranych w okolicy elektrowni jadrowych w Biblis i koto Phi-
lippsburga. W elektrowniach tych pracuja reaktory réznego typu. W Biblis zainstalowany
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jest reaktor typu PWR,natomiast pod Philippsburgiem reaktor typu BWR. Zauwazono,
ze koncentracja 14C w prébkach atmosferycznego CO2 pobranych w okolicy Biblis jest
nizsza od koncentracji 14C w weglowodorach zawartych w tej samej prébce powietrza.
Wynika stad, ze reaktory typu PWR emitujg do atmosfery 14C w postaci weglowodoréw.
Natomiast w okolicy Philippsburga zanotowano wzrost koncentracji 14C w atmosferycz-
nym CO?2 podczas pracy i wkrotce po drobnej awarii reaktora. Wzrost koncentracji 14C w
probkach lisci drzew zebranych w okolicy elektrowni jadrowej w czasie pracy tego reaktora
wynosi okoto 35°/00 ponad poziom koncentracji 14C w prébkach atmosferycznego CO2
pobranych w okolicach pozbawionych wptywu reaktora. Stad wniosek, ze reaktory typu
BWR emitujg do atmosfery 14C w postaci CC"-

Najdoktadniejsze badania zmian koncentracji 14C w okolicy réznych instalacji jadro-
wych przeprowadzili badacze brytyjscy (McCartney et al, 1986; 1988a,b; Otlet et al, 1983;
1986, 1990; Walker et al, 1986). W pracach wykonanych przez grupe ze Scottish Univer-
sities Research and Reactor Center w East Kilbride do szczeg6towych badan wybrane zo-
staty nastepujace obiekty nuklearne: zaktady przerdbcze paliwajgdrowego British Nuclear
Fuels w Sellafield, elektrownia jadrowa w Hunterston posiadajgca cztery wysokotempera-
turowe reaktory chtodzone gazem o catkowitej mocy 1340 MW (e), prototypowy reaktor
powielajagcy o mocy 242 MW (e) w Dounreay i reaktor badawczy matej mocy 300 kW (e)
znajdujacy sie w instytucie w East Kilbride. Koncentracje 14C w atmosferze wyznaczano
mierzgc aktywnos$é 14C w prébkach roslinnych. Najczesciej byta to trawa. Probki pobie-
rano co 200 do 300 m do odlegtosci 20 km od komina zaktadu. Kierunek poboru probek
byt zgodny z dominujgcym Kkierunkiem wiatru.

Wyzej wymienieni autorzy nie zaobserwowali zadnych zmian w koncentracji 14C w
okolicy reaktora powielajagcego w Dounreay oraz w okolicy reaktora badawczego w East
Kilbride. Brak zmian ttumaczg tym, ze w przypadku reaktora powielajgcego przekroj
czynny na produkcje 14C przez neutrony szybkie jest bardzo maty, natomiast moc reak-
tora badawczego w East Kilbride jest stanowczo za mala, aby wywota¢ zauwazalne zmiany
koncentracji 14C, w powietrzu. Pomiary w probkach pobranych w okolicy elektrowni w
Hunterston wykazujg znaczace zawyzenie poziomu koncentracji 14C w bezposrednim oto-
czeniu reaktora. Wyniki tych pomiaréw przedstawia rys. 8. Autorzy podaja, ze maksimum
koncentracji 14C wystepuje w odlegtosci okoto 400 in od komina elektrowni, za$ zasieg za-
burzen koncentracji 14C wynosi kikanascie kilometréw. Maksimum zawyzenia koncentracji
ponad normalny poziom wynosi 187" wegla, odpowiada to wartosci AIl4C zblizonej do
1000 °/oo (aktywnos$¢ bezwzgledna nieskazonej wspotczesnej biosfery wynosi 210" we-
gla). Widzimy wiec, ze maksymalna wielko$¢ efektu jest porownywalna z efektem préb z
bronig jadrowg. Postugujac sie piéropuszowym dyspersyjnym modelem rozchodzenia sie
zanieczyszczeh gazowych autorzy oszacowali moc zrédta emisji 14C, jakga jest elektrownia
w Hunterston na |~ 3.

McCartney et al (1988), Otletet al (1983,1990) oraz Walker et al (1986) przeprowadzili
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Rys. 8. Obserwowane zawyzenie koncentracji 14C w otoczeniu elektrowni w Hunterston

Fig. 8. Observed increase of 14C around nuclear power plant in Hunterston

szczeg6towe badania wokot zaktadow przerébczych paliwa jadrowego BNF w Sellaficld.
Wykonali oni pomiary koncentracji 14C w prébkach roslinnych pobieranych w réznych od-
legtosciach od komina co kilkaset metréw do kilkunastu kilometrow w latach 1982-1984
i do odlegtosci 50 km w 1985 r. Wyniki pomiarow pomiarow koncentracji 14C prébek po-
branych w 1985 r. przedstawia rys. 9. Wyniki te pokazujg znaczne zawyzenie koncentracji
14C w najblizszej okolicy komina zaktadéw. Maksimum koncentracji wystepuje w odlegto-
§ci 340 m od komina i wynosi 848”| wegla ponad normalny poziom, co daje dotychczas
nie spotykang warto$¢ A14C = 4000 %o0. Zasieg terytorialny zawyzenia koncentracji 14C
wynosi kilkanascie kilometrow. Podobny zasieg terytorialny efektu zaobserwowano w la-
tach 1982 - 1984, przy czym maksimum efektu stwierdzono w odlegtosci 400 m w 1984 r.
Najwieksze wartosci zawyzenia koncentracji 14C ponad normalny poziom wynosity od-
powiednio 8007~ w 1982 r., 730|| w 1983 r. i 667 Bqg kg-1 w 1984 r. W przypadku
zmian koncentracji 14C w otoczeniu zaktadéw BNF opis wykorzystujagcy model pidro-
puszowo dyspersyjny rozchodzenia sie zanieczyszczen gazowych nie dat zadawalajgcych
rezultatow. Do opisu charateru tych zmian McCartney et al (1988a) zastosowali prosty
Lhiperboliczny” model.

W celu udokumentowania zaleznosci czasowych zmian autorzy wykonali pomiary kon-
centracji 14C w rocznych stojach drzewa rosngcego w odlegtosci 1.3 km na potnocny
wschod od komina zaktadéw. Wyniki tych pomiaréw przedstawia rys. 10. Wykorzystujac
te dane oraz stosujgc prosty model ,hiperboliczny” autorzy oszacowali emisje izotopu
14C w poszczegdlnych latach przez zaktady BNF. Wyniki tego oszacowania zebrane sg w
tabeli 4. Do 1985 roku catkowita emisja izotopu 14C z tych zaktadéw wyniosta 187,2 TBq.
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Rys. 9. Zawyzeuie koncentracji 14C ponad normalny poziom w otoczeniu zaktadéw BNF
w Sellafield

Fig. 9. Observed increase of 14C around nuclear fuel reprocressing plant in Sellafield

Rok

Rys. 10. Czasowe zmiany koncentracji 14C w stojach drzewa w odlegtosci 1,3 km od komina
zaktadéw BNF w Sellafield

Fig. 10. Observed temporal changes of 14C observed in tree rings ca. 1.3 km from Sellafield
reprocressing plant.
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Tabela 5

Wielkos$¢ emisji izotopu 14C do atmosfery przez zaktady BNF
w Sellafield (McCartney et al, 1988

Rok Emisja 14C Rok Emisja 14C Rok Emisja ,4C

[TBq] [TBq] [TBq]

1952 0.2 1964 1 1976 14
1953 0.5 1965 2 1977 10
1954 1.0 1966 2 1978 3
1955 1.0 1967 7 1979

1956 05 1968 n 1980

1957 0.5 1969 5 1981

1958 05 1970 4 1982 13
1959 1.0 1971 3 1983 20
1960 1.0 1972 8 1984 20
1961 1.0 1973 1 1985 7
1962 1.0 1974 6

1963 0.0 1975 14

Systematyczne obserwacje emisji radiowegla i innych radioizotopow przez zaktady ja-
drowe w Szwajcarii zostaly zapoczatkowane w 1977 roku. Podsumowanie dziesieciolet-
nich badan, przedstawione zostato przez Loosliego i Oeschgera (1989). Badaniami objeto
cztery elektrownie jadrowe z reaktorami typu PWR (Beznau, Goésgeri) i BWR (Leib-
stadt, Muhleberg). Woko6t wszystkich elektrowni stwierdzono lokalny wzrost koncentracji
radiowegla, wynoszacy w przyblizeniu okoto 10°/0 ponad poziom nieskazonej biosfery.
Zdecydowanie wyzszy poziom (nadwyzka wynoszaca 140% ponad poziom nieskazonej
biosfery) stwierdzono w bezposrednim otoczeniu zaktadu badawczego. Badania zasiegu
przestrzennego prowadzg do wniosku, ze nadmiarowa koncentracja radiowegla maleje wraz
z odlegtoscig od miejsca emisji zgodnie z funkcjg potegowg o wyktadniku —1.4. Obliczenia
dawek wynikajacych z obserwowanycli emisji prowadzg do wniosku, ze sg one pomijalnic
mate w poréwnaniu z pozostatymi sktadnikami dawki uzyskiwanej w czasie zycia czto-
wieka.

Oprécz omoéwionych wyzej opracowan wptywu instalacji jadrowych na poziom kon-
centracji radiowegla w $rodowisku, prowadzonych w Europie zachodniej, w latach osiem-
dziesigtych podjeto takze podobne badania w kilku krajach Europy $rodkowej, objetych
gospodarczymi i politycznym wptywami bytego imperium sowieckiego. Fakt ten wymaga
odnotowania zaréwno ze wzgledéw merytorycznych, jak tez metodologicznych. Podsta-
wowg okolicznoscig jest fakt, iz w krajach objetych rozwigzang juz organizacja RWPG
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jedynym dostawcg jagdrowych reaktoréw energetycznych byl byly Zwigzek Radziecki, a
podstawowg jednostka dziatajacych instalacji energetycznych byty reaktory PWR WWER
440 oraz RBMK 1000.

W Czechostowacji przeprowadzono badania wokot elektrowni jadrowej w Bohunicach
(Cimbak et al, 1986; Povinecet al, 1986), obejmujgce pomiary koncentracji kilku radioizo-
topéw produkowanych podczas pracy reaktora (tryt, radiowegiel, krypton -85 i ksenon-133)
Stwierdzono nieznaczny wzrost koncentracji radiowegla w prébkach ros$lin z otoczenia re-
aktora, wynoszacy od 4 do 6°/oo ponad poziom w nieskazonej biosferze. Badania prze-
prowadzone przez Obelica et al (1986) wokot elektrowni jadrowej Krsko w Stowenii o
mocy 632 MW (e) wykazaly podobny wzrost koncentracji radiowegla w ro$linach z po-
branych w odlegtosci 1.5 km od reaktora, wynoszacy okoto 2.2°/0o0 ponad poziom w
nieskazonej biosferze. Wielko$¢ emisji radiowegla oszacowana zostata na 0.1 TBq rocznie.
Badania przeprowadzone wokét elektrowni jadrowej w Paks (Wegry), gdzie pracujg cztery
bloki energetyczne typu PWR (WWER-440) wykazaly, ze dominujgca emisja radiowegla
do atmosfery zachodzi pod postacig metanu. Stwierdzono nieznaczny wzrost koncentra-
cji radiowegla w otoczeniu elektrowni i oszacowano wielko$¢ rocznej emisji na 740
(Hertelendi et al, 1989).

Ostatnio Kovaliukh et al (1994a) opublikowali wstepne wyniki pomiaréw koncentracji
14C wykonanych w okolicy duzych zaktadow nuklearnych Tomsk-7. Pracuje tam Kkilka
reaktoréw uranowo - grafitowych typu ADE 4,5. W zaktadach tych wykonuje sie réwniez
przetwarzanie paliwa jagdrowego. Pomiary wykonano w stojach dwoch drzew rosnacych
w sasiedztwie zaktadéw. Pierwsze z nich Scieto w odlegtosci okoto 10 km na potudniowy
wschod, drugie w odlegtosci okoto 15 km na poétnocny zachéd od zaktadéw. W doborze
punktéw poboru probek uwzgledniono fakt, iz na badanym obszarze wiatry wieja przewaz-
nie z pétnocnego zachodu. Na rys. 11 przedstawiono wyniki pomiarow prébek pobranych
w odlegtosci 10 km oraz zaznaczono poziom koncentracji w niezaburzonej atmosferze.
Widaé¢ wyraznie, ze poziom koncentracji 14C w tym punkcie ustalit sie i wynosi okoto
750°/00 z niewielkimi fluktuacjami oraz to, ze poczawszy od 1958 r. znacznie przewyzsza
jej nie zaburzony poziom. Zawyzenie koncentracji 14C w latach osiemdziesigtych osigga
warto$¢ okoto 550°/00. W probkach pobranych w odlegtosci 15 km poziom koncentracji
14C jest réwniez nieco podwyzszony i ulega fluktuacjom, przy czym wielko$¢ zawyzenia
nie przekracza 100°/00. Niewielka na razie ilos¢ danych doswiadczalnych nie pozwolita na
oszacowanie wielko$ci emisji izotopu 14C do atmosfery przez te zaktady.

Wyniki powyzszych prac pokazuja, ze obecnie najwiekszym zrodtem emisji izotopu 14C
do atmosfery sg instalacje jadrowe. McCartney et al (1988a) szacuja, ze $rednia produkcja
izotopu 14C w reaktorach jadrowych wynosi 3.40GX ~rok, przy czym do atmosfery uwalnia
si<? °-94GW (!fck- Opierajgc sie na danych Komisji Ekonomicznej Narodéw Zjednoczonych
Otlet et al (1992) szacuja, ze catkowita emisja izotopu 14C systematycznie wzrasta po-
czawszy od wartosci 180 TBqg w 1980 r., osiggajac 360 TBq w 1985 r. i 580 TBq w 1990 r.
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Rys. 11. Zmiany koncentracji 14C w stojach drzewa w odlegtosci 10 km od zakfaddw
jadrowych Tomsk-7

Fig. 11. Observed changes of 14C concentration in tree rings ca 10 km from nuclear facilities
Tomsk-7

Na podstawie przewidywanego rozwoju energetyki jadrowej Otlet et al (1992) oceniaja
wzrost emisji w roku 2000 do poziomu 1000 TBq.

Podsumowujac, mozemy stwierdzi¢, ze elektrownie jadrowe sg zrodtem znacznej emi-
sji izotopu 14C oraz wywotujg lokalne zaburzenie jego poziomu koncentracji, przy czym
najwiekszy efekt wystepuje w otoczeniu reaktorow wysokotemperaturowych typu HTGR,
znacznie nmiejszy dla reaktoréw niskotemperaturowych typu BWR, a zaniedbywalnie
maty w przypadku reaktoréw niskotemperaturowych typu PWR i reaktoréw na neutrony
predkie.

5. Efekt awarii w Czernobylu

Podczas normalnej pracy w paliwie i w materiatach konstrukcyjnych rdzenia reaktora
produkuje sie izotop 14C, ktérego tylko niewielka cze$¢ uwalnia sie do atmosfery. W wy-
niku awarii w elektrowni w Czernobylu stopieniu ulegt rdzen reaktora. Awaria miata dwa
etapy. W pierwszym w trakcie i bezposrednio po stopieniu si¢ rdzenia wygenerowat sie
duzy strumien neutrondw, ktére oddziatujagc z jadrami azotu zawartymi w powietrzu wy-
produkowaty duze ilosci izotopu ,4C. Jednoczes$nie uwolniony zostat do atmosfery izotop
14C wyprodukowany podczas normalnej pracy w paliwie i w materiatach konstrukcyjnych
rdzenia. Poniewaz w rdzeniu w obecnosci tlenu panowata wysoka temperatura, nagroma-
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dzony izotop 14C uwolniony zostat do atmosfery w postaci 14C02. W drugim etapie awarii
wystgpit praktycznie niemozliwy do ugaszenia pozar grafitu bedacego moderatorem re-
aktora. Grafit ten byt w znacznym stopniu wzbogacony w izotop 14C wyprodukowany
w reakcji 13C(n,g)l4C podczas poprzedniej normalnej pracy reaktora. Podczas kilku dni
trwania tego procesu emitowany byt do atmosfery C 02 silnie wzbogacony w izotop 14C.

Bezposrednie pomiary wzrostu koncentracji radiowegla w atmosferze, spowodowane
awarig w Czernobylu, podjete zostaty w Finlandii przez Salonen (1987), w Krakowie
przez Kuca (1987) i w Szwecji przez Olsson (1989). Salonen (1987) stwierdzita znaczny
wzrost radioaktywnosci izotopéw 14C i trytu w czasie kilku dni po awarii, pomiary wyko-
nane na probkach pobieranych w Krakowie wykazaty nieznaczny wzrost radioaktywnosci
atmosferycznego C 02. Wyniki tych pomiarow doprowadzity do opublikowania pierwszych
ocen wielko$ci emisji radiowegla podczas awarii w Czernobylu (Florkowski et al, 1988).

Kovaliukh et al (1994b) opublikowali wyniki pomiarow koncentracji 14C w stojach
drzew rosnagcych na terenie objetym wplywami katastrofy. Zaobserwowali oni znaczny
wzrost koncentracji 14C w utworzonych w 1986 r. stojach drzew rosngcych w bezposrednim
otoczeniu reaktora. Maksymalne wartosci A,4C wynoszg 5285 °/oo dla prébki pobranej
w odlegtosci 4 km na péinocny zachdd od reaktora i 4016 °/oo dla prébki pobranej w
odlegtosci 2.5 km w kierunku zachodnim.
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Abstract

There are three processes that cause important changes of radiocarbon concentration
in the contemporary environment. The first process, which was discovered by H. E. Suess
in the early years of the radiocarbon method, and in therefore called the ,Suess effect”
or ,industrial effect” is associated with systematical increase of fossil fuel combustion.
Increasing amount of dead carbon dioxide causes decrease of radiocarbon concentration.
The effect occurs on a global scale and may be also observed in local scale in areas
with high population density and industrial activity. Nuclear weapon tests have resulted
in production of large amounts of artificial radiocarbon in the atmosphere. The max-
imum increase was noted in 1963 when the radiocarbon concentration in atmospheric
carbon dioxide was by more than 1000 permille higher as compared with uncontaminated
atmosphere. Local increase of radiocarbon level has been noted around many nuclear in-
stallations. Systematical studies of the effect of nuclear installations on local scale have
been undertaken in United Kingdom and Germany. These studies include investigation
of the amount of radiocarbon emissions from nuclear facilities, their chemical form and
temporal changes as well and spacial distribution of resulting contamination. It was es-
timated that the production of radiocarbon during normal operation of nuclear reactors
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is equivalent to 3.40 ~ A and the radioactivity released to the atmosphere is equal to
0.94 yr. Total radiocarbon activity released from nuclear power stations was equal
to 180 TBq in 1980, 360 TBq in 1985 and 580 TBq in 1990. Basing on predicted increase
of energy production in nuclear power plants Otlet et al (1992) estimate that in 2000 AD
the radiocarbon activity release to the atmosphere may exceed 1000 TBq.



